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非 経 験 的 分 子 軌 道 法 に 代 表 さ れ る 量 子 化 学 計 算 は 、 電 子 状 態 ・ 分 子 の 構 造 ・ 機
能 ・ 反 応 等 の 化 学 現 象 を 解 明 す る た め の 非 常 に 有 効 な 方 法 で あ る 。 現 在 、 サ イ ズ
の 小 さ い 分 子 の 量 子 化 学 計 算 は 実 験 に 並 ぶ 、 あ る い は そ れ 以 上 の 精 度 で 上 記 諸 物
性 を 再 現 す る こ と が 可 能 で あ る 。 し か し 、 高 精 度 な 量 子 化 学 計 算 で は 分 子 の サ イ
ズ が 大 き く な る に つ れ て 計 算 負 荷 が 急 激 に 増 大 す る こ と が 問 題 と な る 。 巨 大 な ナ
ノ ・ 生 体 分 子 の 化 学 現 象 を 量 子 化 学 計 算 で 解 明 す る た め に は 、 高 速 か つ 汎 用 性 の
高 い 量 子 化 学 理 論・計 算 手 法 の 開 発 が 重 要 な 研 究 課 題 と な っ て い る 。特 に 、ナ ノ ・
生 体 分 子 の 現 象 で は 、 van  der  Waals 相 互 作 用 の よ う な 電 子 相 関 に 由 来 す る 弱 い
非 共 有 結 合 相 互 作 用 が 重 要 な 役 割 を 果 た す 。 現 在 、 応 用 計 算 に お い て 一 般 的 に 用
い ら れ て い る 密 度 汎 関 数 理 論（ DFT）で は 、既 存 の 代 表 的 な 汎 関 数 を 用 い る 限 り 、
非 共 有 結 合 相 互 作 用 を 正 し く 記 述 で き な い と い う 問 題 が あ る 。 そ こ で 、 こ の 相 互
作 用 を 正 し く 記 述 こ と が で き る 非 経 験 的 分 子 軌 道 法 に 基 づ く 電 子 相 関 計 算 手 法 に
よ る 取 り 扱 い が 不 可 欠 と な る 。  
Mø l l e r-Plesse t 摂 動 2 次（ MP2）法 は 最 も 簡 便 な 電 子 相 関 計 算 手 法 と し て 応 用
計 算 に 広 く 用 い ら れ て い る が 、 巨 大 系 の MP2 計 算 を 行 う 際 に は 分 子 の サ イ ズ N
に 対 し て O(N 5 )の 割 合 で 増 大 す る 計 算 コ ス ト が 問 題 と な る 。MP2 計 算 に お い て 計
算 時 間 を 最 も 要 す る 処 理 は 電 子 反 発 積 分 生 成 と そ の 積 分 変 換 で あ り 、 こ れ ら の 処
理 を 高 速 化 す る た め に 様 々 な 計 算 手 法 が 提 案 さ れ て い る 。 本 論 文 の 著 者 も 以 前 の
研 究 に お い て 、 随 伴 座 標 展 開 漸 化 関 係 式 （ ACE-RR） 法 に 基 づ く 電 子 反 発 積 分 の
高 速 計 算 プ ロ グ ラ ム の 開 発 を 行 っ た 。ま た 、電 子 反 発 積 分 に 完 全 系（ RI）近 似 を
導 入 し た RI-MP2 法 も 積 分 変 換 の 計 算 コ ス ト を 減 ら す 高 速 化 手 法 と し て 広 く 用 い
ら れ て い る 。 こ れ ら の 手 法 は 計 算 の プ レ フ ァ ク タ を 減 ら す こ と で 計 算 の 高 速 化 を
実 現 し て い る 。 原 子 の 配 列 に 周 期 性 が あ る バ ル ク 固 体 や 固 体 表 面 の 様 な 巨 大 系 の
場 合 に は 、 周 期 境 界 条 件 （ PBC） を 課 す こ と で 効 率 的 な 計 算 を 行 う 手 法 が 発 達 し
て い る 。こ の 手 法 は MP2 法 に も 拡 張 さ れ て お り 、周 期 境 界 条 件 MP2（ PBC MP2）
法 と し て よ く 知 ら れ て い る 。 そ の 一 方 で 、 原 子 配 列 に 対 称 性 の 無 い 巨 大 分 子 の 応
用 計 算 の 場 合 に は O(N 5 )の 計 算 量 が 本 質 的 な 問 題 と な る 。 そ の た め 、 計 算 量 の 次
数 を 減 ら す 低 ス ケ ー リ ン グ MP2 法 の 研 究 も 盛 ん に 行 わ れ て い る 。 代 表 的 な 低 ス
ケ ー リ ン グ MP2 法 と し て 、 局 在 化 軌 道 を 用 い た Loca l -MP2 法 、 原 子 軌 道 （ AO）
を 用 い た AO Laplace 変 換 MP2（ AO-LT-MP2）法 、全 系 を 小 さ な 部 分 系 に 分 割 し
て 取 り 扱 う フ ラ グ メ ン ト 分 子 軌 道 MP2 （ FMO-MP2） 法 ・ Molecu lar  Tai lo r ing  
Approach-MP2（ MTA-MP2）・ 分 割 統 治 MP2（ DC-MP2） 法 が 挙 げ ら れ る 。 こ れ
ら の 低 ス ケ ー リ ン グ 法 は 巨 大 系 を 効 率 よ く 取 り 扱 う こ と が で き る 一 方 で 、 実 際 の
応 用 計 算 に 適 用 す る 際 に は プ レ フ ァ ク タ が 大 き い こ と が 問 題 と な る 。 そ こ で 、 プ
レ フ ァ ク タ を 減 ら し 計 算 を 更 に 高 速 化 す る こ と が で き る 手 法 の 発 展 が 強 く 求 め ら
れ て い る 。 ま た 、 近 年 、 性 能 の 向 上 が 著 し い 並 列 計 算 機 を 活 用 し 、 巨 大 系 の 量 子




こ の よ う な 背 景 の も と 、 本 研 究 で は 巨 大 系 の MP2 計 算 を 高 速 化 す る こ と を 目
的 と し て 研 究 を 行 っ た 。 具 体 的 に は 、 ま ず 、 並 列 計 算 機 を 有 効 活 用 し て MP2 計
算 を 高 速 に 実 行 す る こ と を 目 指 し 、 RI-MP2 法 の 並 列 計 算 ア ル ゴ リ ズ ム と プ ロ グ
ラ ム の 開 発 を 行 っ た 。 次 に 、 周 期 系 の MP2 計 算 の 高 速 化 を 目 的 と し て PBC 
RI -MP2 法 の 開 発 を 行 っ た 。さ ら に 、ナ ノ・生 体 分 子 の 様 な 巨 大 系 の MP2 計 算 の
高 速 化 を 目 的 と し て 、 低 ス ケ ー リ ン グ MP2 法 の プ レ フ ァ ク タ を 減 ら し た 並 列 計
算 手 法 の 開 発 を 行 っ た 。 具 体 的 に は 、 FMO-MP2 法 ・ MTA-MP2 法 に RI-MP2 法
を 適 用 し て 高 速 化 を 行 っ た 。 ま た 、 DC-MP2 法 と AO-LT-MP2 法 の 高 速 ・ 高 並 列
計 算 ア ル ゴ リ ズ ム と プ ロ グ ラ ム の 開 発 を 行 っ た 。  
本 論 文 は 9 章 に よ り 構 成 さ れ て い る 。 各 章 の 概 要 は 以 下 の 通 り で あ る 。  
第 1 章 は 序 論 と し て 本 研 究 の 目 的 を 述 べ る 。  
第 2 章 で は 、本 論 文 の 理 論 的 な 背 景 を 説 明 す る 。具 体 的 に は 、分 子 と 周 期 系 の
MP2 計 算 の 高 速 化 に つ い て の こ れ ま で の 研 究 を 概 説 す る 。  
第 3 章 で は 、分 子 の MP2 計 算 の 高 速 化 手 法 と し て 、RI-MP2 法 の 高 速・高 並 列
ア ル ゴ リ ズ ム を 提 案 す る 。RI-MP2 計 算 で ボ ト ル ネ ッ ク に な る の は 、O(N 5 )の 計 算
量 を 要 す る 3 中 心 積 分 を 用 い て 4 中 心 の ク ー ロ ン 積 分 を 生 成 す る 過 程 で あ る 。そ
こ で 、 計 算 の 高 速 化 ・ 高 並 列 化 の た め に 、 特 に こ の 過 程 に 対 し て 効 率 的 な 負 荷 分
散 と I /O 処 理 が 可 能 と な る よ う に 並 列 ア ル ゴ リ ズ ム を 設 計 し た 。 さ ら に 、 開 発 し
た ア ル ゴ リ ズ ム を 量 子 化 学 計 算 プ ロ グ ラ ム GAMESS へ 実 装 し た 。 こ の プ ロ グ ラ
ム を 用 い て 並 列 テ ス ト 計 算 を 行 っ た と こ ろ 、 非 常 に 高 い 並 列 性 能 を 出 す こ と が 確
認 さ れ た 。 さ ら に 、 200  原 子 、 4000 原 子 軌 道 を も つ 分 子 の RI-MP2 エ ネ ル ギ ー
計 算 を PC ク ラ ス タ を 用 い て 実 行 す る こ と に 成 功 し た 。  
第 4 章 で は 、 周 期 系 の MP2 計 算 の 高 速 化 手 法 と し て 、 PBC RI -MP2 法 を 提 案
す る 。 PBC RI -MP2 法 で は ガ ウ ス 関 数 を 補 助 基 底 関 数 と し て 用 い た 場 合 、ク ー ロ
ン 積 分 の 発 散 、 ま た は 極 め て 遅 い 収 束 が 問 題 と な る 。 本 研 究 で は 、 近 年 提 案 さ れ
た ポ ワ ソ ン・ガ ウ ス 混 合 補 助 基 底 を 用 い た RI  近 似 法 を 適 用 す る こ と に よ り 、PBC 
RI -MP2 法 の 計 算 で の ク ー ロ ン 積 分 の 発 散 、 収 束 性 の 問 題 が 回 避 で き る こ と を 示
し た 。さ ら に 、 PBC RI -MP2 法 を GAMESS に 実 装 し 、 MP2 エ ネ ル ギ ー の 精 度 と
計 算 時 間 に つ い て 検 証 を 行 っ た 所 、 応 用 計 算 に 必 要 な 精 度 を 損 な う こ と 無 く 、 従
来 法 の 計 算 結 果 と 比 較 し て 数 十 倍 程 度 高 速 で あ る こ と を 確 認 し た 。  
第 5 章 か ら 第 7 章 ま で 低 ス ケ ー リ ン グ MP2 法 の プ レ フ ァ ク タ を 減 ら す 高 速 化
手 法 を 提 案 す る 。第 5 章 で は FMO-MP2 計 算 の 高 速 化 の た め に RI-MP2 法 を 適 用
し た FMO RI -MP2 法 を 提 案 す る 。 FMO RI -MP2 法 の 高 速 計 算 を 行 う た め に 、 第
3 章 で 開 発 し た 並 列 RI-MP2 プ ロ グ ラ ム を 用 い た 実 装 を 行 っ た 。 開 発 し た プ ロ グ
ラ ム を 用 い て 水 ク ラ ス タ ー や タ ン パ ク 質 等 の 分 子 に 対 し て テ ス ト 計 算 を 行 っ た 結
果 、 応 用 計 算 に 必 要 な 精 度 を 損 な う こ と 無 く 、 計 算 が 高 速 化 さ れ た こ と を 確 認 し




第 6 章 で は 、 MTA-MP2 計 算 の 高 速 化 の た め に RI-MP2 法 を 適 用 し た MTA 
RI -MP2 法 を 提 案 す る 。第 5 章 と 同 様 に MTA RI -MP2 法 の 高 速 計 算 を 行 う た め に 、
第 3 章 で 開 発 し た 並 列 RI-MP2 プ ロ グ ラ ム を 用 い た 実 装 を 行 っ た 。開 発 し た プ ロ
グ ラ ム を 用 い て 水 ク ラ ス タ ー や タ ン パ ク 質 等 の 分 子 に 対 し て テ ス ト 計 算 を 行 っ た
結 果 、 応 用 計 算 に 必 要 な 精 度 を 損 な う こ と 無 く 、 計 算 が 高 速 化 さ れ た こ と を 確 認
し た 。  
第 7 章 で は 、DC-MP2 計 算 の 高 速 化 を 目 的 と し て 、DC-MP2 法 の 二 段 階 並 列 ア
ル ゴ リ ズ ム を 提 案 す る 。従 来 の DC-MP2 計 算 プ ロ グ ラ ム で は 部 分 系 自 体 の 計 算 の
並 列 化 が 行 わ れ て い た 一 方 、 本 来 独 立 し た タ ス ク と し て 取 り 扱 う こ と が で き る
個 々 の 部 分 系 の 計 算 は 並 列 化 さ れ て い な か っ た 。 そ の 結 果 、 並 列 化 効 率 が CPU
コ ア 数 の 増 加 に 対 し て 早 い 段 階 で 頭 打 ち に な る こ と が 問 題 と な っ て い た 。 二 段 階
並 列 ア ル ゴ リ ズ ム で は 部 分 系 間 と 部 分 系 内 を そ れ ぞ れ 違 う 階 層 で 並 列 化 す る こ と
に よ り 、 並 列 化 効 率 を 大 き く 向 上 さ せ る こ と が 可 能 で あ る 。 本 章 で は さ ら に 、 部
分 系 自 体 の 計 算 の 高 速 化 す る た め に 、 DC-MP2 計 算 の 高 速 プ ロ グ ラ ム の 開 発 も 並
行 し て 行 っ た 。開 発 し た プ ロ グ ラ ム を 用 い て PC ク ラ ス タ や T2K-Tsukuba ス ー パ
ー コ ン ピ ュ ー タ 上 で 並 列 テ ス ト 計 算 を 行 っ た と こ ろ 、従 来 の DC-MP2 計 算 プ ロ グ
ラ ム を 用 い た 結 果 に 比 べ て 並 列 化 効 率 が 著 し く 改 善 す る の を 確 認 し た 。  
第 8 章 で は 、低 ス ケ ー リ ン グ MP2 法 の 中 の １ つ で あ る AO-LT-MP2 計 算 の 高 速
化 手 法 と し て 、 AO-LT-MP2 法 の 高 速 ・ 高 並 列 ア ル ゴ リ ズ ム を 提 案 す る 。
AO-LT-MP2 計 算 で は ク ー ロ ン 積 分 の ス ク リ ー ニ ン グ に よ り 、形 式 的 に O(N 5 )で あ
る 積 分 変 換 の 計 算 ス ケ ー ル を 大 き く 減 ら す こ と が 可 能 で あ る 。 そ の 一 方 で 、 実 際
の 応 用 計 算 で は こ の 積 分 変 換 の 処 理 が 計 算 時 間 上 の ボ ト ル ネ ッ ク と な る 。 こ の 処
理 の 高 速 化 ・ 高 並 列 化 を 実 現 す る た め に 、 効 率 的 な 負 荷 分 散 と I /O 処 理 が 可 能 と
な る よ う に 並 列 ア ル ゴ リ ズ ム を 設 計 し た 。 こ の ア ル ゴ リ ズ ム を 実 装 し 、 1 次 元 系
で あ る ト ラ ン ス ポ リ ア セ チ レ ン 直 鎖 に 対 し て テ ス ト 計 算 を 行 っ た と こ ろ 、CPU 数
の 増 加 に 対 し て 高 い 並 列 化 効 率 を 保 つ こ と が 確 認 さ れ た 。 ま た 、 AO-LT-MP2 法
と 従 来 法 の 計 算 時 間 を 比 較 す る と 、 直 鎖 が 短 い 場 合 は 従 来 法 の 方 が 高 速 で あ る 一
方 、 直 鎖 が 長 く な る に つ れ て AO-LT-MP2 法 の 方 が 高 速 で あ り 、 巨 大 系 の 計 算 で
は AO-LT-MP2 法 を 用 い た 方 が よ り 効 率 的 で あ る こ と が 示 さ れ た 。  
第 9 章 で は 、 本 研 究 で 得 ら れ た 個 々 の 結 果 に 対 し て 、 巨 大 系 の MP2 計 算 の 高
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